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イタリアにある自由電子レーザー (free electron laser; FEL)施設、FERMI [1]では空間的、かつ、時間的に完全
可干渉な極端紫外 (extreme ultraviolet; EUV) 光を発生することに成功した。これは、光学レーザーを使って
FELの発生をシードすることにより出来たことである。この方式をHGHG (high-gain harmonic-generation)
と呼ぶ [2]。HGHG方式を利用すれば、多波⻑の FELパルスを発生して、その位相を制御することも可能で
ある [3], [4]。本研究では、取り上げた FERMIの特徴を利用して、光電子放出のコヒーレント制御を試みた。
これにより以下の物理現象の測定に成功した。
• 光電子の放出に伴う時間遅延 (photoemission delay)
• 単一光子レーザー誘起オージェ緩和 (single-photon laser-enabled Auger decay; spLEAD)


















ここで、η は衝突の際に生じた位相変位、ϵ は光電子の運動エネルギーである。この遅延時間を Eisenbud-
Wigner-Smith (EWS) 遅延と呼ぶ。現在に光電子放出遅延時間を測る方法には主に以下の二つがある。
• アト秒ストリーキング (attosecond streaking)
• RABBITT (reconstruction of attosecond beating by interference of two-photon transitions)





(10の −15 乗；femto) 秒の⻑い幅を持つパルスで導入する。短波⻑パルスと IRパルスの入射タイミングを
制御することで、光電子が生成された瞬間にあった IR電場の位相が変えられる。
3








Pazourekら [15] は利用した物理現象の違いを考えて、アト秒ストリーキング法と RABBITT法をそれぞれ
古典時計と量子時計と命名した。いくつかの例外 [26] を除いて相対遅延時間が測られている。それぞれの方
法はアト秒パルスとアト秒パルスの列をポンプ (pump) 光として用いる。かつ、IR パルスをドレッシング
(dressing)光として、ポンプ光と同時に照らす。ポンプ光とドレッシング光の入射タイミングを精度高く制御す
ることがとても重要である。ポンプ光とドレッシング光を同じ光源から発生させるので出来ることである。IR

































I2ω (t) cos (2ωt− ϕ) (2.2)













2meϵ r + iη (ϵ)
)
(2.3)
ここで、ϵ は光電子の運動エネルギー、me は電子の質量、η (ϵ) は位相変位、c (ϵ) は実数の値を持つ係数であ
る。θ と φ との依存関係は明示しない。光パルスの群遅延の様に h̄ ∂η (ϵ) /∂ϵ は光電子波束の “群遅延”と言
える。式 (2.1) の EWS遅延と同値である。
図 2.1 に二波⻑光 ω-2ω により起こるイオン化経路を示す。強度の強い基本波 ω は二光子イオン化を起こす。
強度の弱い倍波 2ω は一光子イオン化を起こす。両イオン化経路はコヒーレンスに起こり、かつ、放出する光













{cω (ϵ) exp iηω (ϵ) + c2ω (ϵ) exp (iη2ω (ϵ) + iϕ)} (2.4)
添字 ω、2ω はそれぞれ基本波により二光子イオン化された光電子と倍波により一光子イオン化された光電子













dϵ cω (ϵ)2 + c2ω (ϵ)2 + 2cω (ϵ) c2ω (ϵ) cos (ϕ−∆η (ϵ))
≈ A0 +A cos (ϕ−∆η (ϵ̄))
(2.6)












A0,m, A cos (ϕ−∆η̃) :=
∑
m
Am cos (ϕ−∆ηm) (2.8)
∆η̃ は {∆ηm} のベクトル平均と考えられる。式 2.7 からある方向に放出した光電子の収量 I が光学位相 ϕ
の変化により振動することが分かる。実験では光電子の収量 I を測定する。光学位相 ϕ との関係を調べるこ
とで収量の振動から相対位相変位 ∆η̃ が引き出せる。相対位相変位 ∆η̃ を光電子運動エネルギー ϵ̄ において


















図2.1 標的化学種 A のエネルギー順位と二波⻑光 ω-2ω により起こるイオン化の経路。赤線は基本波 ω
の二光子イオン化、⻘線は倍波 2ω の一光子イオン化を示す。eω と e2ω はそれぞれ経路により放出された
光電子を示す。ηω と η2ω は該当する光電子の位相変位である。
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2.3 実験方法
実験方法について、この節では概要のみを述べる。詳しくは文献 [3] に示す。実験は FERMI [1] のビームライ
ン、LDM (Low Density Matter) [36], [37] にて実行した。実験のプロポーザル番号は 20144077である。使用




ュレータを倍波 2ω の波⻑に合わせて基本波と倍波の強度をおおまかに調整した。He 原子における、基本
波 ω による二光子イオン化レートと倍波 2ω による一光子イオン化レートの比を表 2.1 に示す。この値から
二波⻑光 ω-2ω の強度条件が推定できる。二波⻑光 ω-2ω を KAOS [38] により集光した。波面センサーで倍
波 2ω の焦点サイズを測ることで、二波⻑光 ω-2ω が集光されたことを検証した。観測した焦点の半値全幅は
(4.5± 1)× (6.5± 1) µm2 であった。基本波 ω の波⻑領域は波面センサーで測れない。光学と FERMIの特
性に基づいて、基本波 ω の焦点サイズは倍波 2ω よりわずかに大きくなると推定できる。二波⻑光 ω-2ω の
パルス幅は 100 fsであった。本実験では二波⻑光 ω-2ω を用いるために、二つパルスの間に空間的な広がり
やコヒーレンス、焦点などのズレが考えられ、これらを理想的な条件に保つことは不可能である。我々は他
の文献 [39] で実験条件の不完全性により光電子の干渉が弱くなる現象を報告した。また、“デコヒーレンス性








した画像を BASEX法 [40] により Abel逆変換して運動量分布に再構成した。運動量分布は光電子が放出す
る方向 θ において分解能を持つ。
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表2.1 二波⻑光 ω-2ω の光子エネルギーや強度、デコヒーレンス性。He原子イオン化レートには、He原
















14.3 28.6 7.0 0.82 : 1 0.262
15.9 31.8 10.2 1.44 : 1 0.360
15.9 31.8 10.2 3.58 : 1 0.226
19.1 38.2 16.6 1.55 : 1 0.318
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2.4 結果と考察
表 2.1 に示した基本波 ω と倍波 2ω の組み合わせで、光電子角度分布を測定した。光学位相 ϕ を変えながら




(r, θ, φ) → (r, π − θ, φ) (2.10)
Ne原子は球対称なので影響はない。電場の偏光方向は反転したことになる。光のパルス幅が十分⻑いのであ
れば、電場の位相を π ズラしたことと同値である。




I2ω (t) cos (2ωt− ϕ)
=
√
Iω (t) cosωt′ +
√
I2ω (t) cos (2ωt′ − ϕ− π)
(2.11)
⇔ ϕ → ϕ+ π (2.12)
より、新たな座標系で光電子の収量 I は以下の式となる。
I(θ, ϕ) → I(π − θ, ϕ+ π) = A0 +A cos (ϕ+ π −∆η̃ (π − θ))




ある角度 θ に放出した光電子の収量 I が光学位相 ϕ の変化により振動する。これらの振動を式 (2.7) に示し
た cos 関数でフィッティングした。その結果、相対位相変位 ∆η̃ が得られた。図 2.3 にその値を示す。光電子
運動エネルギー 10.2 eVでの相対位相変位 ∆η̃ (θ) が他の運動エネルギー 7.0 eVと 16.6 eVでの値と比べて
大きい。偏光ベクトルに垂直な方向である θ = 90 degでの値が特にその傾向を示している。運動エネルギー
7.0 eV と 10.2 eV では似た分布である。共同研究者が以下の異なる二つの論理に基づいて相対位相変位 ∆η̃
を計算した [41]。
• 摂動論 [42]
• TDCASSCF (time-dependent complete active space self-consistent field) 論 [43]
その計算結果を同図に線で示した。どれも観測値とよく一致している。
光電子運動エネルギー 10.2 eVに該当する測定が二つある。使用した光子エネルギーの組み合わせは同じだが、






図 2.4 に摂動論で計算した相対位相変位 ∆η̃ を示す。図 2.3 に示したものと同値だが、数点の光電子の放出方
向 θ において運動エネルギーによる変化を視覚化したものである。運動エネルギー 12.0 eVに激しい変化が
見える。これは一光子による共鳴遷移 2p → 3s [33], [34] の影響である。共鳴を起こす光子エネルギー ω は
16.7 eVである。この基本波 ω と倍波 2ω の組み合わせで放出された光電子の運動エネルギーは 12.0 eVであ
る。共鳴領域での位相 ∆η̃ の変化は複雑である。電場ベクトルに垂直な方向 θ = 90 degの近くで変化が最も
激しい。12.0 eVに向かって徐々に位相が増加する。12.0 eVで 180 degジャンプして、また徐々に増加する。
破線は同色の実線で表した値から 360 degを引いた値である。12.0 eVをすぎてからは低エネルギーの位相と
同程度の値に戻る。これは 10.2 eVで観測した大きい相対位相変位 ∆η̃ (θ) （図 2.3 B）が共鳴の影響であっ
たことを意味する。
共鳴エネルギーより下の領域では相対位相変位 ∆η̃ の変化が滑らかである。光電子運動エネルギー 7.0 eVと
10.2 eVの二点で相対位相変位 ∆η̃ の差分から微分係数を求めた。よって光電子の放出方向に分解した相対平
均群遅延 ∆τ̃ (θ) が得られる。図 2.5 に観測値と二つの計算値を示す。偏光ベクトルに水平な方向 θ = 0 deg

















Panel A / B
Polar angle (deg)A B
図2.2 ある放出方向 θ において光学位相 ϕ による光電子収量 i の変化。右に収量を積算した放出方向 θ
の領域を示す。光電子運動エネルギーは 7.0 eVである。丸は測定値、線は式 (2.7) に示した cos 関数のフ
ィッティングである。パネル Aと Bはそれぞれ北極に対して上半球と下半球に放出した光電子である。
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図2.4 数点の光電子の放出方向 θ において運動エネルギーによる相対位相変位 ∆η̃ の変化。摂動論に基
づいた計算値である。破線は同色の実線で表した値から 360 degを引いた値である。

























図2.5 遅延時間 ∆τ̃ (θ)。丸とぬりつぶした領域はそれぞれ測定値とその不確実性（標準誤差）を示す。破









る光電子放出遅延時間の測定ができない。内殻電子、1s や 2s を標的にする平均群遅延は EWS遅延と等しく
なる。アト秒ストリーキング、および、RABBITTを用いた従来の測定法は IR電場が必要であり、IR電場に
よる光電子の乱れが邪魔となる [44]。本測定法は IR電場を使用しないので IR電場による乱れもない。また、
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3.1 緒言
紫外線や X 線のようなエネルギーの高い光を吸収した化学種は、内殻電子がイオン化されて不安定になる。




laser-enabled Auger decay; spLEAD) [48], [49] がある。オージェ緩和がエネルギー的に禁制である化
学種においてもレーザー場からさらにエネルギーを得て起こるオージェ緩和過程である。その以前は、レーザ
ー場からの多光子を吸収して緩和するレーザー誘起オージェ緩和 (laser-enabled Auger decay; LEAD) [50],
[51]が観察されていた。LEADは多光子により起こる過程なので電子殻との相関が少ない。ところが、spLEAD
は内側の価電子 (innver valence electrons) との特徴的な相関によって引き起こる。SpLEADを経て放出され
た電子を調べることで、数アト (10の −18 乗；atto) 秒で起こる内側の価電子ダイナミクスの詳しい情報が
得られると期待される [48]。
SpLEADは著者が属している研究グループで初めて観測した [49]。その先行実験では、位相を制御した基本










線偏光である。この方向のある単位ベクトルを北極と決める。北極から定義できる球面座標系 (r, θ, φ) を使用






I2ω (t) cos (2ωt− ϕ) (3.1)
ここで、ω と 2ω は光の角度振動数、Iω (t) と I2ω (t) は該当する光の強度、ϕ は基本波 ω と倍波 2ω の相対




A := (S1 − S2) / (S1 + S2) (3.2)
ここで、S1 と S2 はそれぞれ北極に対して上半球と下半球に放出した光電子の収量である。つまり、非対称
性 A は上半球と下半球に放出した光電子収量の和と差の比である。非対称性 A は光学位相 ϕ とともに変化
する。この変化は以下のモデル関数で表せる。
A (ϕ) = k sin (ϕ+ η) +A0 (3.3)




2s2p6 + ω → 2s2p5 + e （約 5.2 eV） (a)
2s2p5 + ω + ω ⇄ 2sp6 + ω 共鳴励起と誘導放出 (b)
2s2p6 + ω + ω → 2sp6 + e （5.23 eV） (c)




+ e （5.88 eV、9.59 eV、約 12.8 eV） spLEAD (d)




+ e （5.88 eV、9.59 eV、約 12.8 eV） (e)
2s2p6 + 2ω → 2sp6 + e （5.23 eV） (f)
2s2p6 + 2ω → 2s2p5 + e （約 32.0 eV） (g)




+ e （5.88 eV、9.59 eV、約 12.8 eV） (h)
遷移 (b)を除くおおよその過程が一光子イオン化、または、二光子イオン化であり、光電子を放出する。2s2p4 ns
のような衛星電子を生成する過程は、わずかな数の過程のみエネルギー的に許される。これらの過程は寄与が
小さいために本稿では議論しない。式の二行目に示したエネルギーの値は、光子エネルギーが ω = 26.85 eV
である場合に放出される光電子の運動エネルギーである。式 (d)、(e)、(h) に三つの値が並んでいる。これら
16
は Ne2+ イオンの異なる終状態 1S、1D、3P それぞれに対して異なる光電子の運動エネルギーを現した値であ
る。スピン-軌道結合により複数の微細状態を持つ場合は、代表値のみを示した。
過程 (a)、(f)、(g) は、基底状態の中性 Ne原子が一光子を吸収してイオン化する過程である。
過程 (b) は、共鳴励起、かつ、誘導放出する過程を示す。これらの過程は可逆的に起こるために状態 2s2p5 と
2sp6 をカップリングさせる。
過程 (c) は、基底状態の中性 Ne原子が二光子イオン化されて、Ne原子に 2s 正孔ができる過程である。ほ
ぼ同じ運動エネルギーの光電子を生成する過程 (a) と、Ne+ イオンの終状態が等しい逐次過程 (a)-(b)
に比べて寄与が小さいので、無視できる過程である。
過程 (d) は、spLEADである。2s 正孔を持つ Ne+ イオンが一光子を吸収して Ne2+ イオンへオージェ緩和
する。
過程 (e) は、2p 正孔を持つ Ne+ イオンが二光子イオン化される過程である。終状態が等しい Ne2+ イオンを
生成する逐次過程 (b)-(d) に比べて寄与が小さいので、無視できる過程である。
逐次過程 (a)-(b)、過程 (f) は、2s 正孔を持つ Ne+ イオンを生成する。このイオンはさらに基本波 ω の光子
を吸収して spLEADを起こす。
簡潔のために記号 1S、1D、3P を用いて過程 (d) や (e) により生成された該当の Ne2+ イオン、または、その

















































実験方法について、この節では概要のみを述べる。詳しくは文献 [3] に示す。測定は FERMI [1] のビーム
ライン、Low Density Matter (LDM) [36], [37] にて実行した。実験のプロポーザル番号は 20144091 であ
る。基本波 ω と倍波 2ω の二波⻑光を利用した。使用した基本波 ω の光子エネルギーは 26.85 eV、あるい
は、その近傍の 26.53–26.90 eVであった。FERMIには六つのアンジュレータがある。使用するアンジュレ
ータの個数で光の強度をおおまかに調整した。例えば、強い基本波 ω と弱い倍波 2ω を生成する時は、五つの
アンジュレータを基本波 ω の波⻑に、残り一つのアンジュレータを倍波 2ω の波⻑に合わせる。この設定を
“5U(ω)+1U(2ω)”の記号を用いて表す。本実験では四つの異なる設定で光の強度を調整した。表 3.1 に使用
した光子エネルギーとアンジュレータの設定を示す。
二波⻑光 ω-2ω を KAOS [38] により集光した。波面センサーで倍波 2ω の焦点サイズを測ることで、二波⻑
光 ω-2ω が集光されたことを検証した。観測した焦点の半値全幅は 20 µm2 であった。基本波 ω の波⻑領域
は波面センサーで測れない。光学と FERMIの特性に基づいて、基本波 ω の焦点サイズは倍波 2ω よりわず
かに大きくなると推定できる。パルス幅は基本波 ω と倍波 2ω それぞれ 40 ± 12 fs と 30 ± 8 fs であった。
PRESTO分光計 [52] で測った相対バンド幅は 1.5× 10−3 であった。
FELはアンジュレータの設定を変えることで生成する光の波⻑を変える。この際に二波⻑光 ω-2ω の光学位
相がズレる [39]。本実験ではこの光学位相のズレ ϕ0 が補正できてないので、観測結果とともに示す光学位相
は未知のズレを含めた値、ϕ+ ϕ0 である。
標的の Ne原子は、Neガスをパルスにした原子ビームとして導入した。光ビームと原子ビームが交差すると
ころで一連の反応が起こる。放出された光電子は速度マップ画像（velocity map imaging; VMI）電子分光計
を用いて測定した。ある面に射影した運動量の分布が画像で得られる。取得した画像を BASEX法 [40] によ
り Abel逆変換して運動量分布に再構成した。運動量分布は光電子が放出する方向 θ において分解能を持つ。
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条件 光子エネルギー (eV) アンジュレータ 光の平均強度 (W/cm2)
基本波 ω 倍波 2ω 基本波 ω 倍波 2ω
基本波のみ 26.53–26.90 – 5U(ω)
倍波のみ – 53.70 5U(2ω)
弱い基本波と強い倍波 26.85 53.70 5U(2ω)+1U(ω) 6.3 × 1011 3 × 1013







基本波 ω のみを使用した実験では、過程 (a)–(e) が関わる。最も光電子収量の寄与が大きい過程は (a)、基底






その中、最も寄与が大きい逐次過程は spLEADを含む (a)-(b)-(d) である。他は二光子過程が一回以上逐次に
起こるので寄与が小さい。
図 3.2の曲線 Iは基本波 ω のみにより誘起された光電子分光である。設定した光子エネルギーは ω = 26.85 eV
である。VMI電子分光計の運動エネルギー分解能を上げるために、測定可能な運動エネルギー領域を狭くし
た。よって、他の曲線より表示領域が狭い。5 eVにみえる最も高いピークが過程 (a) により生成された光電子
である。10 eVと 13 eVにみえる弱いピークは過程 (d) と過程 (e) により生成された光電子であり、Ne2+ イ
オンが生成されたことを暗示する。6 eVの運動エネルギーを持つ 1S 光電子も一緒に生成されたはず [49] だ
が、過程 (a) による光電子の強いピークと分解できてない。ピークの面積から求めた 3P と 1D の収量比は
0.32 : 1 であった。
共鳴励起・誘導放出 (b) を起こす光子エネルギーをより正確に特定するために、光子エネルギーによる光電子
収量の変化を調べた。図 3.3 に 1D と 3P の光電子収量を示す。どれも非対称なピークの形をしている。Ne+






• 中心エネルギーの差は 97 meVである。
フィッティングから引き出した 2P3/2 成分の共鳴エネルギーは 26.85 eVであった。予想値、26.9104 eV [53]




倍波 2ω のみを使用した実験では、過程 (f)–(h) が関わる。最も光電子収量の寄与が大きい過程は (g)、基底
状態にある中性 Ne原子が一光子イオン化して 2p正孔ができる過程である。Ne2+ イオンを生成する逐次過
程は (g)-(h) のみが考えられる。
図 3.2 の曲線 IV は倍波 2ω のみにより誘起された光電子分光である。設定した光子エネルギーは 2ω =
53.70 eVである。32 eVにみえる最も高いピークが過程 (g) により生成された光電子である。5 eVにみえる
弱いピークは主に過程 (f) により生成された光電子である。10 eVと 13 eVにみえる弱いピークは過程 (h) に
より生成された光電子であり、Ne2+ イオンが生成されたことを暗示する。6 eVの運動エネルギーを持つ 1S
光電子も一緒に生成されたはずだ [49] が、過程 (f) により生成された光電子と分解できてない。過程 (g) と
(f) の反応断面積の比は 21 : 1 (= 1 : 0.048) [54] と予想される。一方で、測定された 32 eVと 5 eVの光電子
の収量比は 17 : 1 (= 1 : 0.059) であった。5 eVの光電子収量が過程 (f) で予想される収量より多い。これは
過程 (h)による 1S 光電子の寄与が含まれていると考えられる。ピークの面積から求めた 3P と 1D の収量比
は 1.07 : 1 であった。
3.4.3 弱い基本波と強い倍波
弱い基本波 ω と強い倍波 2ω の実験は先行研究 [49] と似た強度条件である。二波⻑光の光学位相 ϕ を制御し
て、光学位相 ϕ とともに変化する光電子角度分布を測定した。
図 3.2 の曲線 IIIは二波⻑光 ω-2ω により誘起された光電子分光である。光学位相 ϕ は区分してない。光学位
相 ϕ による光電子角度分布の変化を図 3.4 に示す。角度分布は式 3.2 に示した非対称性 A を用いて定量化し
た。式 (3.3) に示したモデル関数を非対称性 A の変化にフィッティングした。フィッティングから得られた
物理量を表 3.2 に示す。
3.4.4 強い基本波と弱い倍波
先行研究 [49] と異なる強度の組み合わせ、強い基本波 ω と弱い倍波 2ω で実験を行った。
図 3.2 の曲線 IIは二波⻑光 ω-2ω により誘起された光電子分光である。光学位相 ϕ は区分してない。光学位
相 ϕ による光電子角度分布の変化を図 3.5 に示す。角度分布は式 3.2 に示した非対称性 A を用いて定量化し
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図3.3 光子エネルギーによる光電子収量の変化。⻘い丸： 1D 光電子の収量。⻩色い丸： 3P 光電子の収
量。実線： 該当の収量変化を二つのガウス関数の和でフィッティングした曲線。破線： フィッティングで
得られた曲線を構成する二つのガウス関数の成分。本文にフィッティングの条件について記載した。比べ
やすくするために 1D と 3P の光電子の収量を垂直に並行移動させている。スケールは変えていない。
図3.4 光学位相 ϕ による光電子角度分布の非対称性 A の変化。弱い基本波 ω と強い倍波 2ω で測定した
値である。1D と 3P 光電子を異なる色で区分した。式 (3.3) に示したモデル関数を非対称性 A の変化に
フィッティングした。得られた関数を実線で示す。
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図3.5 光学位相 ϕ による光電子角度分布の非対称性 A の変化。強い基本波 ω と弱い倍波 2ω で測定した
値である。1D と 3P 光電子を異なる色で区分した。式 (3.3) に示したモデル関数を非対称性 A の変化に
フィッティングした。得られた関数を実線で示す。
表3.2 四つの実験条件で測定した実験結果から引き出した様々な物理量と、その計算値。実験結果からの
物理量の引き出し方は本文に記載した。∆ϕ は 1D に対する 3P の相対位相変位である。
条件 物理量 測定値 計算値
基本波のみ 収量比 3P : 1D 0.32 : 1 0.81
倍波のみ 収量比 3P : 1D 1.07 : 1 1.37
弱い基本波と強い倍波 収量比 3P : 1D 2.0 : 1 1.4
振幅 k 1D 0.0044(4) 0.004
振幅 k 3P 0.0021(1) 0.003 57
振幅比 3P : 1D 0.5(2) : 1 0.89
位相変位差 ∆η (rad) −0.6(2) −0.38
強い基本波と弱い倍波 収量比 3P : 1D 0.31 : 1 0.81
振幅 k 1D 0.0085(4) 0.010 35
振幅 k 3P 0.010(2) 0.032
振幅比 3P : 1D 1.2(1) : 1 3.1




共同研究者が TD (time-dependent) B-spline ADC (algebraic-diagrammatic construction) 法に基づいて中
性 Ne原子と Ne+ イオンのイオン化をそれぞれ計算した [55]。2s 正孔を持つ Ne+ イオンの固有状態を基底関
数系に展開して得られた係数を図 3.6 に示す。2h1p（二つの正孔と一つの励起電子；two-hole-one-particle）
























nl 成分の場合は、2p 電子が 2s 電子に遷移することで spLEAD が起こり、
2s2p4 3P を生成する。





















表 3.2 に示したように、基本波のみの実験で 3P : 1D の収量比は 0.32と測定された。ADC法により予想され
る計算値は 0.81であり、観測値より大きい。倍波のみの実験では同じ傾向である。測定値は 1.1であったが、










表 3.2 に測定値と計算値をまとめた。収量比 3P : 1D が計算値と 30%以内で一致する。
1D 光電子角度分布の非対称性の振幅 k はよく一致する。しかし、3P は二倍程度でズレている。このズレは
前小節 3.5.2 で議論した理由で、3P が過大評価されて生じた可能性がある。振幅の比 3P : 1D もその程度に
過大評価される。考えられる干渉は spLEAD を含む逐次過程 (b)-(d) と過程 (h) 間のである。どの過程も
Ne+ 2s2p5 を初期状態とする。逐次過程 (b)-(d) は弱い基本波 ω から二光子を吸収して起こる過程である。
過程 (h) は強い倍波 2ω から一光子を吸収して起こる過程である。弱い光から二光子も吸収して起こる逐次過
程 (b)-(d) の寄与と、強い光から一光子だけ吸収して起こる過程 (h) の寄与のアンバランスで干渉の効果が弱
くなったと考えられる。
1D に対する 3P の相対位相変位 ∆η が誤差内で測定値と計算値が一致した。
先行研究 [49] では、光学位相による 3P の非対称性 A の変化が誤差の程度だったので振動してないと結論を
つけた。その振幅は 3P : 1D = 0.15± 0.1 : 1 であった。先行研究と似た強度条件で同じ実験を行いて得られ
た振幅比は 3P : 1D = 0.47± 0.2 : 1 であった。
3.5.4 強い基本波と弱い倍波
前小節 3.5.3 での議論に基づいて考えると、強い基本波と弱い倍波を用いた実験の場合、光電子角度分布の非
対称性の振幅 k が比較的大きくなると期待される。SpLEADを含む逐次過程 (b)-(d) は強い基本波から二光
子を吸収して起こり、過程 (h) は弱い倍波から一光子を吸収して起こるので、その寄与のバランスが良い。予
想される振幅 k は 1D と 3P どれも 0.2以上である。しかし、測定された振幅 k は 1D と 3P それぞれ 0.0085
と 0.01であった。干渉効果が予想より弱い理由は、考慮してなかった干渉が起こり、相殺し合ったのである。
考慮してなかった干渉は、spLEAD過程 (d) と逐次過程 (b)-(h) 間の干渉である。Ne+ 2s2p5 を初期状態と
する。弱い基本波と強い倍波の場合は、2s2p5 を初期状態とする干渉効果が無視できていた。しかし、強い基
本波と弱い倍波の場合は、無視できなくなる。この干渉効果による振幅は 1D と 3P それぞれ 0.04と 0.06と
予想された。かつ、2s2p5 を初期状態とする干渉効果による振動とほぼ逆位相で振動する。
ADC法に基づいた中性 Ne原子のイオン化の計算によると、強い基本波と弱い倍波の二波⻑光により 2s2p5




















ここで、添字 2p と 2s はそれぞれ該当の正孔を持つ初期状態から計算した物理量であることをを示す。計算
値は表 3.2 に示す。1D と 3P それぞれ振幅が 0.010と 0.032であった。前小節 3.5.3 での議論と同様に、1D
の振幅 k は ADC法がよく再現している。しかし、3P の振幅 k が三倍程度に過大評価されている。振幅の比
3P : 1D も同じ程度に過大評価される。このズレは小節 3.5.2 と 3.5.3 で議論した同様な理由で生じた可能性
がある。





























































図3.6 2s 正孔を持つ Ne+ イオンの固有状態を B-spline基底関数系に展開して得られた係数。2h1pを表
現する基底関数の係数のみ示す。横軸は基底関数を特定する任意の添字である。その基底関数が表現する
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